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学 位 論 文 内 容 の 要 旨 
ハロゲン化ペロブスカイト層を光吸収層とするペロブスカイト太陽電池は当初報告の効率3.8%
から５年間の研究で24%に達し、低温塗布ながら結晶性シリコン型太陽電池と同等の効率を示す
に至っている。低コスト、高効率を両立できる次世代太陽電池として注目を集めていが、懸念さ
れているのは耐久性である。本研究ではペロブスカイト層の結晶性の向上、粒界パッシベーショ
ンによる耐久性向上を目的としている。 
第一章には太陽電池の種類と開発の歴史を述べている。各太陽電池の発電機構、開発動向に触
れ、本研究の目的を記載している。 
第二章には三層メソポーラス構造を有するペロブスカイト太陽電池の効率向上に関する結果を
記載している。三層構造はポーラスチタニア（n型多孔質層）/ポーラスZrO2（ポーラス絶縁層）
/ポーラスカーボン層（電極）からなる。それぞれのナノ空間にはペロブスカイトが注入されて
いる。ペロブスカイトが電極であるカーボンと直接接するとそのヘテロ界面で電子とホールの電
荷再結合が起こり性能が低下する。そこで、事前にカーボン電極の表面を PbI2の超薄膜でパッ
シベーションしたのちに太陽電池を作製したところ、開放電圧、短絡電流とも改善されたと述べ
ている。カーボン表面とPbI2はC-O-Pb共有結合によって結合されており水晶振動子を使った吸
着量モニターで表面結合量を定量的に評価することができたと述べている。 
第三章ではメソポーラスチタニア表面のパッシベーションを議論している。ポーラスチタニア
表面を SbI3溶液に浸漬してポーラスチタニア電極の重量を水晶振動子で測定したところ、その
重量が増大し、ある一定の浸漬時間になると重量が変化しなくなる。これは第二章で議論したと
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きと同じようにチタニア表面と SbI3 が表面で反応し（パッシベーション）Ti-O-Sb 結合が形成
していることを確認できたと述べている。チタニア表面のトラップ密度を熱刺激電流で測定した
ところ、SbI3 パッシベーションによりチタニア表面のトラップ密度が減少していることを確認
している。この方法を使って作製した陽電池の効率と耐久性が大幅に改善されることを記載して
いる。 
第四章では n型半導体として酸化亜鉛を使った太陽電池の表面パッシベーションについて議論
している。酸化亜鉛はチタニアよりも電子移動度が高く優れたn型半導体であるが、ペロブスカ
イト層を塗布するときにペロブスカイト構成成分であるアンモニウム塩によって溶けてしまう
ため、ペロブスカイト太陽電池には使用できないという欠点があった。そこで酸化亜鉛塗布膜表
面を電子の注入を阻害しないNb2O5でパッシベーションしたところ、ペロブスカイト層を塗布し
ても酸化亜鉛膜が安定して存在し、大気中で作製したにもかかわらず14.57%.の効率を実現する
ことができたと述べている。ちなみにNb2O5でパッシベーションしない場合には酸化亜鉛層が溶
解し発電しなかったと述べている。 
第五章ではペロブスカイトの結晶性向上プロセスに関する議論を行っている。ペロブスカイト
溶液を基板上にスピンコートし、ペロブスカイト結晶を均一に析出させるプロセスを見出すこと
は高効率ペロブスカイト太陽電池を作製するために重要である。これまでペロブスカイト層を室
温よりも高い温度で製膜する方法が有効であると報告されている。逆にスピンコート内に液体窒
素を入れた容器を設置し、冷却した状態でペロブスカイト薄膜を作製したところ、高品質で緻密
なペロブスカイト膜が作製できることを見出している。本プロセスで作製したペロブスカイト太
陽電池の効率は16.53%.と常温で作製したペロブスカイト太陽電池よりも高い効率を実現できて
いる。また封止なしで空気中に３０日放置しても効率の低下は見られなかったと記載している。 
第六章は結論を述べている。ペロブスカイト太陽電池が実用化する場合に問題になっている耐
久性向上、性能向上をペロブスカイトヘテロ界面のパッシベーション、および結晶化プロセスの
点から議論したと述べている。これらのパッシベーション法、結晶化方法は実用化検討時に工学
的に重要な指針を与えると期待される。 
 
学 位 論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
本論文に関し、論文審査委員から、低温製膜により高効率化する理由、パッシベーションで効率
が向上するメカニズムに関する質問がなされ、いずれも著者から明確な回答が得られた。 
 また、公聴会においても、多数の出席者があり、種々の質問がなされたが、いずれも著者の説
明によって質問者の理解が得られた。  
 以上により、論文審査及び最終試験の結果に基づき、審査委員会において慎重に審査した結果、
本論文が博士（工学）の学位に十分値するものであると判断した。 
